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イルメタン(dipivaloylmethane : dpm)に代表されるP ･ジケトン錯体は､比較的取り扱い
が容易で､蒸気圧が高く､安定した原料供給が可能である｡また､膜合成のための化学反
応はハロゲン化物原料を用いた場合よりも低温で起こるという利点がある｡このような金
属有機物原料を用いたCVD法を､特に金属有機物CVD(MetalOrgamic CVD : MOCVD)
法という｡多元系酸化物薄膜の組成制御には各原料の蒸気圧をほぼ一定にすることが重要
であり､原料の純度の違いが成膜後の特性に影響を及ぼすことも報告されている【71｡従っ
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: 0.07-0.33 × 10~6 m38`1
: 0.83 × 10･6 m38･1 (Zr(dpm)4, Y(dpm)3)

















































































Tz,= 503 K, Ty= 403 K. Tdhp= 973 K, n702= 0･27× 1016m3s-1
m,,= 0･83× 10■jm3S-1, tdg= 0･6-3･6 ks･ P,d= 2 kPa
cvD条件は､ Tb= 503 Ⅹ､ Ty= 403 R､ Tdep= 973 R､ moQ= 0.27× 1016m38●1､ mAr= 0.83
× 10･6m3S･1､ tdep= 0.6-3.6 ks､ RbE= 2 kPaとした. Zr(dpm)4､ Y(dpm)3の蒸発量は時間
に比例して増加した｡膜厚の時間変化も直線的に増加していることから､成膜が原料の供
給量に対応していることがわかる｡
原料加熱温度の逆数と､原料蒸発量の関係をFig. 2･3･2に示す｡ CVD条件はTa= 503 K､
Ty= 393-443 R､ Tdep = 873-1073 R､ moc= 0.07-0.33 × 10●6m3S~1､ mAr= 0･83 × 10`6













T2>= 503 K, Ty= 393-443 K. T.b= 873-1073 K
mo2= 0･07-0･33 × 10･■m3S-1, m^,= o･83 × 10~6m3$11














Tb=463-513 K, Ty= 393-443 K, Td"= 973 K
maQ= 0127 × 101im3S-1, m^,= o･83 × 1016 mss-1












Zr02を合成LJnDにより生成相を確認した｡ Fig. 2･3･4にTa= 513R､ Tdep=973正､








Tz,= 513 K, Tdw = 973 K, n702= 0･27× 101irn3S-1
FR^,= 0･83X IO'づIn3S-1, t.b= 1･8 ks. Pb,= 2 kPa
zro2 -のY203の固溶量は15 m01%程度であるが【15】､本研究では12 m01%程度までの固
溶が確認された｡生成相として認められたe･Zr02は(200)配向膜であった｡ YSZの電気伝
導度UはY203固溶量8 m01%付近でもっとも高い値を示すことから(13)､これ以降､本研







Tdepの影響を調べる際に､他のCVI)条件はTb= 503 R､ Ty= 403R､ moc= 0.27×
1016m3S･1､胤= 0.83×10･6m38･1､ Ldep= 1.8 ks､ Bot= 2 kPaに固定した｡ Tdep= 873-
- 15-
1073 Ⅹで合成した膜は透明または白色半透明であったが､ Tdep= 1073Rで合成した膜の
表面には粉状の堆積物が認められた｡ Fig. 2･3･5にTdep = 873-1073 Ⅹで合成したYSZ











Fig･ 2-3-5　T.hp= 873-1073 Kで合成したYsz膜のXRD図
Tz,= 503 K. Ty= 403 K, F]Bo2= 0.27× 10'6m3s-1








Tb=503 K. Ty=403 K. T.&,=973 K
F1702 = 0.27 × 10'6 m3s-1, FjB^, = 0･83 × 101< rn3S-1









TB>= 503 K,打= 403 a,職= 0.27× 10-6m3stl






Tdep= 873-1023 Kの範囲では､ Tdep増加に伴い膜厚tは増加する傾向にあった｡なお､
TdeFIO73 Kで合成したYSZ膜は粉状生成物であったため膜厚の測定はできなかった｡







































Tb= 503 K, T,= 403 K, n702= 0･27× 1011m3s-1





べた｡この他のCVI)条件はね= 503 R､刑,= 403 Ⅹ､ Tdep= 973 Ⅹ､凪= 0.83× 10.6m38-1､




Fig. 2-3-9酸素流量FT702= 0.13-0.33 × 1016m3S-lで合成したYSZ膜のXRD図
Tz,=503K, Ty=403 K, T.b=973 K
n702= 0･13-0･33 × 1016m3S~1, n7,,= 0.83 × 10~6IT13S-1
tdg= 1･8 ks, Pb,= 2 kPa
ー19-
moc= 0.07× 10･6 m3S･1で合成したとき､基板上には黒色の粉状生成物が認められた｡





























Tb= 503R,乃･= 403 K, Tdep= 973E
mAt= 0.83× 10ー6m3S`1, tdep= 1.8 ks, BQt= 2 kPa
Y203含有量､膜厚tともに勉によって大きな変化はなかった｡このことは､moC=0.13







本節では最も結晶性の良いYSZ膜が得られたTdep= 973 Ⅹ､ moC= 0.27× 10･6m38･1の
条件でPt/MgO基板上にYSZ膜を合成し､交流インピーダンス法によって電気的性質を
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Tb= 503 K, T,= 403 K, T.i,= 973 K, nTo2= 0･27×1016m3s-1
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Fig. 2-3-14(a)に誘電率6.の温度変化((=103, 104, 105IIdと単結晶試料(9.6 m01% Y203)の


































Fig. 2-3-14周波数′= 103, 104, 105Hzで測定したYSZ膜の
(a)誘電率､ (b) tan6の温度分散



































TB>= 503 R, 2Y= 403 R,瓜= 0.83× 10･6m3S･l















T21= 503 K･ T,= 403 K, Tdhp= 973, 998 K
F7702 = 0113-0･33 × 1016 Tn3s-1, JqB^, = 0.83 × 10~6 m3sl1




































































































Tdep= 873-1023 R､勉= 0.13-0.33× 10･6m38･1で合成したとき､透明または白色半
透明の膜が得られた｡特にTdep= 973-1023 K､ moc= 0.27-0.33× 10-6m38-1の条件で
は(200)配向の赦密で均質な柱状組織からなるYSZ膜を合成することができた｡ Tdepの増
加に応じてY203固溶量は10.86m01%から5.26m01%-と減少し､膜厚tは0.3 pmから








有する膜であることがわかった｡ 300 R､ 105Hzで測定した誘電率6㌧ tan6はそれぞれ
24､ 0.025であり､ 6.はZrO2系材料における過去の報告値【27･28]とほぼ同じ値を示した.
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02 Partialpressure, Po2 ma
図3-3-4　Ar/02流量比による酸素分圧による成膜速度の変化
図3-3-5にマグネットの配置による成膜速度の変化を示す｡ RF出力による成膜速度の候きが変
































































































RF出力を70から150 Wまで変化させ､成膜圧力1.3 Pa､酸素分圧0.065 Paで成膜した
PZT薄膜を1023 K､大気中で3 min熱処理した試料のⅩ線回折図形を図3-3･10に示す｡ RF
出力が70, 80 WのときにPZTベロブスカイト相の結晶面からの強い反射が観察されたが､ 90 W
以上ではPZT結晶面からの反射強度が減少した｡その後RF出力の増加とともにPZT結晶面
の反射強度が増加する候向が見られた｡この中でPZT結晶面からの反射が最も大きくなったの
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で､ 1023 RにおいてN2､ 02のそれぞれの雰囲気で熱処理したPZT薄膜を蛍光Ⅹ線分析法に
より分析し､相対的な組成の変化を調べた｡ N2雰囲気中で熱処理したPZT薄膜の組成は､ Pb
40.2 m01%, Zr 27.2 md%, ¶ 32.6 m01%であり､ 02雰囲気中で熱処理したPZT薄膜の組成は､
Pb 38.3 m01%, Zr 27.0 m01%, ¶ 34.7 m01%であった｡大気中で熱処理したPZT薄膜の組成
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①Ag電極(面積0.4 mm2) ② Ysz(厚さ1.4 rrm)
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